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Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestelit 

@ Verf ahren und Reaktor zur Ourchf uhrung einer endo- oder exothermen Reaktiori 

Bei einem Verfahren zur Ourchfuhrung einer endo- oder 
exothermen Reaktion wird ein reagterendes Fluid 13 in radia- 
ler Richtung durch eine Reaktionszone 2 gef uhrt. In die Reak- 
tionszone sind Rohre 10 eingelagert, die zur Fuhrung eines 
Heiz- Oder Kuhlfluides dienen. Die Rohre verlaufen in axialer 
Vorzugsrichtung durch die Reaktionszone (Fig. 1 ). , 
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(H 1374; H 1378) H 83/29 

Fa/fl 
17.5.83 



Patentanspruche 



Verfahren zur Durchfuhrung einer endo- oder exothermen 
Reaktion, bei dem ein reagierendes Fluid eine durch ein 
Heiz- Oder Kuhlfluid indirekt beheizte oder gekiihlte 
Reaktionszone durchstromt ^ wobei das Heiz- oder Kuhl- 
fluid in axialer Vor zugsrichtung durch die Reaktionszone 
20 stromt, dadurch gekennzeichhet , daS das reagierende Fluid 

in radialer Richtung durch die Reaktionszone gefiihrt 
wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet ^ daB 
25 das reagierende Fluid mindestens zwei axial voneinan- 

der getrennte Reaktionsteilzonen durchstromt. 

3. Verfahren nach Ansprxich 2, dadurch gekennzeichnet , daB 
dem reagierenden Fluid nach Durchstromen einer Reaktions- 

30' teilzone kaltes unreagiertes Fluid zugemischt wird. 

4. Verfahren nach Anspruch 2 oder 3, dadurch gekennzeich- 
net/ daB vor Eintritt in die zweite Reaktions teilzone 
reagierte Anteile von dem Fluid abgetrennt werden. 

35 
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5 . Reaktor zur Durchf iihrung des Verf ahrens' nach Anspruch 1 
mit einer Reaktionszone und mit in deir Reaktionszone 
verlaufenden Rdhren zur FUhrung eines Heiz- oder Kuhl- 

f luids , die in einer Vorzugsrichtung verlaufen, sowie mit 
Einrichtungen zur Zufuhrung eines reagierenden und zur 
Abf iihrung eines reagierten Fluides , dadurch gekennzeich- 
net, dafi die Einrichtung zur ZufUhrung und die Einrich- 
tung zur Abf iihrung in Ebenen senkrecht zur Vorzugsrich- 
tung der Rohre (10) angeordnet sind. 

6. Reaktor nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet , dafi 
eine erste Einrichtung zur Zu- oder Abfuhrung durch 
einen Stromungsraum (7) am Qmfang der Reaktionszone 
gebildet ist, der durch einen mit DurchlaBof f nungen 
versehenen Mantel (6) von der Reaktionszone abgetrennt 
ist • 

7. Reaktor nach Anspruch 5 oder 6, dadurch gekennzeichnet , 
daB eine zweite Zu- oder Abfuhrung durch einen Stromungs- 
raum im Inneren der Reaktionszone gebildet ist, der 
durch ein mit DurchlaBof f nungen versehenes Zentralrohr 
(9) von der umgebenden Reaktionszone abgetrennt ist. 

8. Reaktor nach Anspruch 7, dadurch gekennzeichnet / daB 
das Zentralrohr (9) zugleich als Wickelkern fur die 
Heiz- Oder Kuhlrohre (10) ausgebildet ist, 

9. Reaktor nach einem der Anspriiche 5 bis 8, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB in der Reaktionszone mindestens eine senk- 
recht zur Achsrichtung verlaufende Trennwand (15,16) 
.angeordnet ist. 

10. Reaktor nach einem der Anspruche 5 bis 9, dadurch ge- 
kennzeichnet/ daB die Heiz- oder Kuhlf lachendichte 
in der Reaktionszone variiert- 
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1 11, Reaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 1 0 , dadurch ge- 
kennzeichnet , daB die Reaktionszone eine Katalysator- 
schvittung (2) enthalt. 

5 ■ ' 
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LINDE AKTIENGESELLSCHAFT 



(H 1374, H 1378) 



H 83/29 
Fa/f 1 
T7.5.83 



Verfahren und Reaktor zur Durchfuhrung 
einer endo- oder exothermen Reaktion 



15 



20 

j ^ > '-i . 

25 



30 



Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Durchfuhrung einer 
endo- Oder exothermen Reaktion, bei dem ein 

reagierendes Fluid eine durch ein Heiz- oder Kiihlfluid in- 
direkt beheizte oder gekUhlte Reaktionszone durchstromt , 
wobei das Heiz- oder Kuhlf luid -in axialer Vorzugsrichtung 
durch die Reaktionszone stromt, sowie einen Reaktor zur 
Durchfuhrung des Verf ahrens . 

Ein derartiges Verfahren ist fiir Synthesereaktionen bereits 
bekannt- So zeigt die DE-OS 30 07 202 einen Reaktor zur 
Durchfuhrung einer Methanolsynthese mit einer zylindrischen 
Reaktionszone, die mit einer Schiittung aus Katalysatorteil- 
Chen gefUllt ist. Das Synthesegas wird in axialer Richtung 
durch die Reaktionszone geftihrt. In der Katalysatorschut- 
tung sind Rohre zur Fiihrung eines Kuhlf luids angeordnet, 
durch welches die bei der Reaktion freiwerdende Warme ab- 
gefuhrt wird. Die Rohre sind urn ein Kernrohr gewickelt und 
werden von dem Synthesegas im wesentlichen quer angestromt. 
Die Vorzugss tromungsrichtung fiir das Kiihlfluid verlauft 
in axialer Richtung, so daB das Kiihlfluid parallel oder 
im Gegenstrom zum Synthesegas stromt. Bei diesem Verfahren 
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1 wird in der Reaktionszone ein weitgehend isothermes Temper a- 
txirprofil erzielt. 

Allerdings muB bei diesem Verfahren aufgrund der Stromungs- 
5 verhaltnisse ein grofier Druckabfall fur das Synthesegas . beim 
Durchgang durch die Reaktionszone in Kauf genommen warden. 
Neben den energetischen Nachteilen, die dieser Druckyerlust 
mit sich bringt, ist uberdies die maxiinal mSgliche BaugroBe 
des Reaktors durch den Druckabfall begrenzt. 

10 

Der Erfindung liegt daher die Aufgabe zugrunde,' ein Verfahren 
der eingangs genannten Art zu entwicke.ln, das mit einem ge- 
ringen Druckabfall des reagierenden Fluides durchfuhrbar ist 
und das auch die Verarbeitung groBer Fluidmengen ermSglicht,. 
15 wobei im Reaktionsraum der vorteilhafte annahernd isotherme 
Temperaturverlauf erhalten bleiben soil. 

Diese Aufgabe wird erf indungsgemaB dadurch gelost, daB das 
reagierende Fluid in radialer Richtung durch die Reaktions- 
20 zone gefvihrt wird. 

Bei dem erf indungsgemaBen Verfahren erfolgt die Zu- oder 
Abfiihrung des reagierenden Fluides bzw. des Reaktionspro- 
duktes am Umfang der Reaktionszone, wahrend die Ab- Oder 

25 Zufiihrung des Reaktionsproduktes bzw. des reagierenxien Flui- 
des in der Achse der Reaktionszone erfolgt. Vorteilhaf ter- 
weise wird dabei dSs reagierende Fluid derart gefUhrt, daB 
sich das "kalte Ende" des Reaktionsprozesses am Umfang be- 
findet, damit der ReaktorauBenmantel keinen hohen Tempera- 

30 turen ausgesetzt ist. Dies bedeutet, daB bei einef exother- 
men Reaktion das reagierende Fluid mit Vorteil radial von 
auBen nach' innen gefiihrt wird, wahrend umgekehrt bei einer 
endothermen Reaktion das reagierende Fluid mit Vorteil 
radial von innen nach auBen gefiihrt wird. 

35 • 
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1 Die erf indungsgemaSe Verf ahrensf uhrung ermoglicht eine Bei- 
behaitung des weitgehend isothermen Temperaturverlauf s in 
der Reaktionszone / wobei nuniuehr allerdings der Druckabfall, 
■den das reagierende Fluid beim Durchgang durch die Reaktions 

5 zone erleidet, minimiert ist und nicht mehr von der Baulange 
des Reaktors abhangt. Auch bei sehr grofien Reaktoreinhei- 
ten bleibt daher, bei festem Reaktorquerschnitt ^ ein nied- 
riger Druckabfall erhalten. Die erf indungsgemaBe Stromungs- 
f uhrung ergibt hohe Warmegangszahlen , verringert die Uber- 
10 hitzungsgefahr . in der Reaktionszone ("Hot Spots") und ver- 
kleinert die .Temperaturgradienten in der Reaktionszone • 

Das erf indungsgemaBe Verfahren eignet sich sowohl fiir die 
Durchf uhrung kataly tischer Reaktionen/ wie beispielsweise 
15 Synthesen, als auch fur nichtkatalytische Reaktionen , wie 
z.B. Spaltreaktionen , 

Es erweist sich als vorteilhaft, wenn in weiterer Ausge- 
staltung des erf indungsgemaBen Verfahrens das reagierende 
20 Fluid mindestens zwei axial voneinander getrennten Reaktions- 
teilzonen durchstromt . Hierbei wird, je nach den Verfahrens- 
bedingungen, das reagierende Fluid in Parallelf uhrung durch 
die Reaktionsteilzonen gefiihrt oder es durchstromt die 
Teilzonen zickzackf ormig nacheinander . 

25 

Die Unterteilung der Reaktionszone in mehrere Teilzonen 
bietet den Vorteil, daB in der Reaktionszone verschiedene 
Temperaturbereiche einstellbar sind. Die Temeratur laBt 
. sich beispielsweise durch Variation der ortlichen KUhlfla- 
30 chendichte variieren. Auf diese Weise wird ein Umsatz-Tem- 
peratur-Profil erzielt, das den jeweiligen verf ahrenstech- 
nischen und/oder wirtschaf tlichen ProzeB-Optimalbedingungen 
am nSchsten kommt. 

35 Es kann sich hierbei als zweckmaBig erweisen, wenn d em rea- 
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1 gierenden Fluid nach Durchstromen einer Reaktionsteilzone 
kaltes unreagiertes Fluid zugemisqht wird. 

In Weiterbildung des erf indungsgemSBen Verfahrens wird vor- 
5 geschlagen, daS vor Eintritt in die zweite Reaktionsteil- 
zone reagierete Anteile von dem Fluid abgetrennt- werden . 

Am Beispiel einer katalysierten Synthese von aus einem 

Gemisch von SO3, ©2 und Inertgasen bedeutet dies, daB in 
10 der ersten Reaktionsteilzone gebildetes SO^ von dem Gas- 

strom abgetrennt wird, bevor dieser in die zweite Reaktions- 
teilzone geleitet wird. 

Die Erfindung betrifft weiterhin einen Reaktor zur Durch- 
15 fuhrung des er f indungsgemSBen Verfahrens mit einer Reaktions 
zone und mit in der Reaktionszone verlaufenden Rohren zur 
Fuhrung eines Heiz- oder Kiihlf luids , die in einer Vorzugs- 
richtung verlaufen, sowie mit Einrichtungen zur Zufiihrung 
eines reagierenden und zur Abfuhrung eines reagierten Flui- 
20 des, der dadurch gekennzeichnet ist, daB die Einrichtungen 
zur Zufiihrung und die Einrichtungen zur Abfuhrung in Ebenen 
senkrecht zur Vorzugsrichtung der Rohre angeordnet sind. 



25 



30 



35 



GemSa einer bevorzugten Ausgestaltung des erf indungsgemaBen 
Reaktors ist eine erste Einrichtung zur Zu- und Abfuhrung 
durch einen Stromungsraum am Umfang der Reaktionszone ge- 
bildet , der durch einen mit DurchlaBof f nungen versehenen 
Mantel von der Reaktionszone abgetrennt ist. Der Mantel 
ist zweckmaBigefweise mit Abstand zu dem Gehause des Reak- 
tors angeordnet und bildet mit diesem einen StrSmungsraum' 
von ringf ormigem Querschnitt. 

Bei einer weiteren vorteilhaf ten Ausgestaltung ist eine 
zweite Zu- oder Abfuhrung durch einen StrSmungsraum ira- 
Inneren der Reaktionszone gebildet, der.- durch ein mit 
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1 Durchlafiof f nungen versehenes Zentralrohr von der umgeben- 
den Reaktionszone abgetrennt ist. 

Es erweist sich als giinstig, wenn das Zentralrohr zugleich 
5 als Wickelkern fur die Heiz- oder KUhlrohre ausgebildet 
ist- 

In vorteilhaf ter Weiterbildung des Erf indungsgegenstandes 
wird vorgeschlagen, dafl in der Reaktionszone mindestens 
10 . eine senkrecht zur Achsrichtung verlauf ende Trennwand an- 
geordnet ist. 

Es erweist sich weiterhin als zweckmaBig, wenn die Heiz- 
oder Kiihlf lachendichte in der Reaktionszone variiert. 
15 Die lokale Temperatur kann mittels dieser MaBnahme besser 
auf den vom Ver f ahrensablauf her giinstigsten Wert einge- 
steilt werden. 

Eine unterschiedliche Kiihlf lachendichte laBt sich beispiels- 
20 weise dadurch erreichen, dafl Rohre mit unterschiedlichen 
Durchmessern und/oder unterschiedlichen gegenseitigem Ab- 
stand und/oder unterschiedlichen Ktihlrippen oder KUhlf lessen 
v^rwendet werden . 

25 Bei einer bevorzugten Ausgestaltung des erf indungsgemaflen 
Reaktors enthalt die Reaktionszone eine Katalysatorschiit- 
. tung . 

Der erf indungsgemaae. Reaktor eignet sich vorzugsweise fvir 
30 Reaktbnen mit rascher Produktbildung , die mit einer relativ 
kurzen durchstromten Reaktionszone auskommen, und die zum 
Erreichen groBer Produktmengen groBe Stromungsquerschnitte 
benotigen. Ein Beispiel fiir eine derartige Reaktion ist 
. die Synthese von SO^ aus SO2. 
35 
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1 Weitere Anwehdungsbeispiele fur den erf indungsgemaSen Reak- 
to sind Methanolsynthese, Ammoniaksynthese , Formaldehyd- 
erzeugung, Benzingewinnung aus Methanol, Methanisierung 
und co-Shift. 

5 

Die Erfindung sowie weitere Einzelheiten der Erfindung 
werden anhand von schemafcisch dargestellten Ausfuhrungs- 
beispielen naher erlautert. 

10 Hierbei zeigen: 

Figur 1 einen erf indungsgemSSen Reaktor im Langsschnitt 

Figur 2 eine weitere Ausgestaltung eines erf indungsge- 

maBen Reaktors im LSngsschnitt 
15 Figur 3 einen Ausschnitt aus einera erf indungsgemSBeh 

Reaktor mit einem zugeordneten Temperaturprof il . 

Der in Figur 1 dargestellte Reaktor weist ein Gehause 1 auf, 
in welchem eine Katalysatorschxittung angeordnet ist. Das 
20 Gehause 1 enthait eine Einf ullSf fnung 3 und eine Entleerungs- 
offnung 4 fur die Katalysatorschuttung 2- Oberhalb und un- 
terhalb der Katalysatorschuttung 2 ist Inertmater ial 5 ein- 
gefUllt, um Bypasse zu vermeiden und . um teures Katalysator- 
material einzusparen. 



25 



30 



35 



Die Katalysatorschuttung ist an ihrem auBereh Umfang durch 
einen mit DurchlaBQf f nungen versehenen Mantel 6 begrenzt, 
beispielsweise aus Lochblech und einem Maschensieb. Der 
Mantel 6 ist mit Abstand zu dem Gehause 1 angeordnet und 
bildet mit diesem zusammen einen Raum 7 mit ringformigem 
Querschnitt. In den Raum 7 miinden Stutzen 8 zur ZufUhrung. 
eines reagierendeh Fliiides . Ira Inneren der Katalysator- 
schuttung 2 ist ein Zentralrohr 9 angeordnet, das im Be- 
reich der Katalysatorschuttung 2 mit Perf orationen ver- 
sehen ist. Das Zentralrohr 9 ist an seiner Oberseite ge- 
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1 schlossen, wahrend es nach unten durch das Gehause 1 nach 
auBen gefuhrt und als Abf uhrungsof f nung fur reagierendes 
Fluid ausgebildet ist. 

5 Innerhalb der Katalysatorschuttung 2 sind Rohre 10 ange- 
ordnet, die an ihren Enden in Rohrsamnilern 11, 12 zusammen- 
gefaBt sind. Die Rohre 10 verlaufen in der dargestellten 
Ausfahrungsform geradlinig, ebensogut konnten die Rohre 
auch uxn.das Zentralrohr 9 gewickelt sein. Die Rohre 10 
10 dienen zur Fuhrung eines Heiz- oder Kuhlfluids, je nachdem, 
ob in dem Reaktor eine endo- oder.eine exotherme Reaktion 
stattfinden soli. In jedem Fall verlauft die Vorzugsstro- 
mungsrichtung des in den Rohren 10 gefuhrten Fluids in 
axialer Richtung. 

15 

Wird in dem er f indungsgemaflen Reaktor eine exotherme Syn- 
thesereaktion, z.B. eine Methanol- oder NH^-Synthese , durch- 
gefuhrt, so wird das reagierende Fluid, das sich auf einer 
tieferen Temperatur als das Reaktionsprodukt befindet, uber 
20. die Stutzen 8 zugefuhrt. Das Fluid verteilt sich zunachst 
gleichmaflig in dem Raum 7 und durchstromt anschlieBend die 
Katalysatorschuttung .2 in radialer Richtung von auBen nach 
innen, wie dies durch Pfeile 13 angedeutet ist. Die bei 
der katalytischeri Synthese freiwerdende Warme wird von in 
25 den Rohren 10 gefiihrtem Kiihl fluid, z.B. verdampf endem 

Wasser, aufgenommen und abgefuhrt. Der'verlauf des Kuhlfluids 
ist durch Pfeile 14 angedeutet. Nach Durchstromen der Reak- 
tionszone gelangt das reagierte Fluid ins Innere des Zen- 
tralroKres 9 und verlaBt den Reaktor durch dieses nach 
. 30 unten. *• 

Diese Verfahrens fuhrung bei einer exothermen Reaktion 
bietet den Vorteil, daB das Gehause 1 durch das reagieren- 
de Fluid, das sich auf einer relativ niedrigen Temperatur 
35 befindet, gekuhlt wird. Wird dagegen in dem Reaktor eine 
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1 endotherme Reaktion durchgef iihrt , bei der sich das rea- 
giexte Fluid auf einer niedrigeren Temperatur als das rea- 
gierende Fluid befindet, so wird vorzugsweise die Stromungs- 
richtung des reagierenden Fluids umgekehrt, d.h. das rea- 

5 gierende Fluid wird uber das Zentralrohr 9 zugefuhrt und 

durchstromt die Katalysatorschuttung 2 von innen nach auSen, 
um anschlieSend den Reaktor uber die Stutzen 8 zu verlassen. 

Gundsatzlich ist es auch maglich, den Reaktor auf dein 
10 Kopf stehend zu betreiben, d.h, die Stutzen 8 im unteren 
Bereich anzuordnen und das Zentralrohr 9 nach oben aus dem 
Reaktor zu fUhren. 

Figur 2 zeigt in schematischer Darstellung einen erfin- 
15 dungsgemSSen Reaktor ahnlich denjenigen gemaB Figur 1 / 

- jedoch mit dem Unterschied, daB die Katalysatorgchuttung 

2 durch Trennwande 15, 16 in drei axial voneinander getrenn- 
te Abschnitte 17, 18, 19 unterteilt ist, die Reaktionsteil- 

« zonen bilden. Die obere Trennwand 15 reicht auBen bis zur 
20 Gehausewand/ wahrend sie innen am Zentralrohr 9 endet. Die 
untere Trennwand 16 endet auBen am Mantel 6 und erstreckt 
sich innen uber den gesamten Querschnitt des Zentralrohres 
9. Auf diese Weise wird das durch die Stutzen 8 zugefiihrte 
Fluid entlang der Pfeile 20 auf einem z ickzackf ormigen 

25 Stromungsweg nacheinander durch die drei Abschnitte 17, 18, 
19 der Katalysatorschuttung 2 gefiihrt. Die Reaktionszone 
wird dadurch verlangert. Bei Bedarf werden in .den einzelnen 
Reaktionsteilzonen unterschiedliche Kuhlf lachendichten 
eingestellt, beispielsweise durch Aufbringen von Kuhlrippen 

30 Oder Kuhlf lessen an den Rohren 10. Es isf auch eine Anord- . 
nung denkbar, bei der sich die Trennwande nur Uber die 
Querschnittsf lache der Katalysatorschuttung 2 erstrecken, 
so daB die zwischen den Trennwanden liegenden Abschnitte 
der Katalysatorschuttung parallel vom reagierenden Fluid 

35 durchstromt werden. 
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Bei der in Figur 2 darges teliten Ausf uhrungsf orm wird bei 
Bedarf dem Fluid 20 nach Durchstromen des ersten Abschnit- 
tes 17 und/oder des zwei ten Abschnittes 18 kaltes unreagier- 
tes Gas zugemischt, urn eine zusatzliche Abkuhlung" zu er- 
5 reichen and um den Katalysator besser auszunutzen. Die Zu- 
fiihrung erfolgt beispielsweise liber in der Figur 2 nicht 
dargestellte Gaszuf uhrungselnrichtungen in das Zentralrohr 
9 Oder in den Raum 7 unterhalb der Trennwand 15. 

-10 Figur 3 zeigt einen Ausschnitt aus der Katalysatorschuttung 
eines erf indungsgemaBen Reaktors , wobei sich hier die Dich- 
te der Kuhlrohre 10 in Stromungsrichtung des reagierenden 
Fluides andert, Unter diesem Ausschnitt ist der Temperatur- 
verlauf des reagierenden Fluides auf seinem Weg durch die 

-15 Katalysatorschuttung 2 dargestellt. Das reagierende Fluid 
tritt mit der Temperatur in die Reaktionszone ein und 
erwarmt sich durch die einsetzende Reaktion stark. Die Reak- 
tionswarme wird von dem Kiihlfluid abgefuhrt/ das eine Tem- 
peratur besitzt. In dem Bereich, in dem die Maximaltem- 

20 peratur zu erwarten ist, sind die Rohrabstande verrin- 
gert, um die Heizf lachendichte zu erhohen und um eine Uber- 
hitzung des Katalysators und/oder unerwiinschte Begleitreak- 
tionen zu verhindern. Die Austrittstemperatur betragt T^. 

25 



30 



35 
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